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論文内容要旨 
 
 原子炉圧力容器(RPV)は炉心や冷却水を格納する容器であり、高い健全性が求められる。RPV の中性
子照射脆化は原子炉の寿命に直接関わる最重要課題の一つである。近年、稼働後 40 年程度経過した一
部の原子炉において、従来の脆化予測を上回る大きな脆化が見られた。脆化予測精度を向上させるため
には、照射脆化機構のより正確な理解が不可欠である。 
 RPV 鋼の照射脆化の原因は中性子照射により形成される微細組織である。これらの微細組織は硬化を
もたらすもの(硬化型脆化因子)と硬化をもたらさないもの(非硬化型脆化因子)に大別される。RPV 鋼に
含まれる溶質･不純物原子のクラスター(SC)は硬化型脆化の主因であると考えられている。Cu 含有量の
高い鋼材では Cu 富裕析出物(CRP)、Cu 含有量の低い鋼材では Ni-Mn-Si クラスターが形成されることが
良く知られている。従来、三次元アトムプローブ(APT)により SC の数密度や寸法の定量評価が行われ、
SC の形成と照射脆化との関係が議論されてきた。最近では、照射脆化の大部分を SC の形成で説明する
ようなモデルも考案されている。 
一方、SC 以外の硬化型脆化因子はマトリックス損傷(MD)と総称されているが、その実態は未だ理解
されていない。照射脆化機構をより良く理解するためには、MD の実態を明らかにし、その脆化への寄
与をより精度よく評価することが重要である。照射により導入されるナノメートルスケールの転位ルー
プは主要な MD であると考えられており、従来、その数密度や寸法が透過電子顕微鏡(TEM)を用いて測
定されてきた。転位ループの数密度は SC に比べて桁違いに小さく、脆化への影響は SC に比べて無視
できる程小さいとする考え方もある。ただし、従来の TEM 法では干渉の影響や試料形状に起因して像
質が大きく変化するため、微小転位ループの定量評価は困難であった。これに対し、最近開発された
Weak-beam scanning transmission electron microscopy (WB-STEM)は上述の干渉の影響等を大きく軽減する
ことができ、均一な像質の下、広い観察視野で転位解析を行えるようになった。 
SC や MD はそれぞれ独立に存在するだけでなく、複合体を形成している可能性も考えられている。
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しかし、従来の APT と TEM を独立に用いた分析では SC, MD の位置相関を調べることはできず、MD-
SC 複合体についての実験的な知見は得られていない。 
上述の硬化型脆化因子に対し、非硬化型脆化因子としては、不純物Pの粒界偏析等が考えられている。
RPV 鋼中に不純物として含まれている P は粒界に偏析することで粒界の結合力を低下させ、粒界割れを
促進することが良く知られている。 
 本研究では RPV 鋼の照射脆化機構の解明のため、照射により形成された微細組織を先端のナノ分析
手法を組み合わせて調べることを目的とした。特に、従来脆化への影響が良く理解されていなかった MD
の脆化への寄与を定量的に評価するため、最新の WB-STEM 法を用いた。本研究では、高照射量(>1024 
n/m2)で大きな脆化が見られた欧州炉監視試験片を研究対象とした。この試料を調べることで、従来あま
り知見が得られていなかった高照射量領域の脆化機構を理解することができる。この欧州炉監視試験片
中の MD や SC、P の粒界偏析を WB-STEM、APT、陽電子消滅法で調べ、照射脆化機構の議論を行った。
また、WB-STEM や APT を独立に用いるだけでなく、同一試料に対して WB-STEM と APT を用いる「微
小欠陥-溶質元素分布トモグラフィー」を開発し、MD-SC 複合体も調べた。 
 以上の監視試験片の照射脆化機構の解明に加え、CRP の形成カイネティクスを理解する上で重要な
RPV 鋼(A533B 鋼)中の Cu の拡散係数や固溶限を、APT を用いて導出した。さらに、実用鋼中の拡散で
重要となる粒界拡散の影響を調べるため、APT による粒界観察も行った。 
 ある欧州炉で中性子照射された全 4 回分の監視試験片(Low-Cu 材)を研究対象とした。それぞれの監視
試験片の中性子照射量は、第一回監視試験片(I1 材): 1.3 × 1023 n/m2, 第二回監視試験片(I2 材): 3.4 × 1023 
n/m2, 第三回監視試験片(I3 材): 8.2 × 1023 n/m2, 第四回監視試験片(I4 材): 1.2 × 1024 n/m2である。I4 材は
原子炉稼働後約 30 年間照射された高照射量試料であり、従来の脆化予測を上回る大きな脆化が見られ
たものである。これら 4 つの照射材に加え、未照射材(U 材)も調べ、未照射から高照射量まで系統的な
微細組織分析を行った。 
 まず、WB-STEM 法について、RPV 鋼中の転位の歪み場をイメージングするための電子線プローブ収
束角や検出器の配置を決定した。WB-STEM 法の主要な特徴として、収束ビームを用いることで、薄膜
試料のたわみや小傾角粒界等の影響による、電子線入射位置ごとの回折条件のわずかなずれを平均化で
きることを示した。これにより、観察視野中のバックグラウンドコントラストを均一にすることに成功
した。また、pixel サイズを 0.25 nm/pixel とすることで、2 nm 程度の小さな歪み場しか持たない微小転
位ループの測定が可能になった。このように小さな pixel サイズを用いた場合でも、高画角(5120 × 5120 
pixel)を用いることで、ミクロンオーダーの観察視野が得られた。これらの特徴は従来 TEM 法よりも広
い観察視野中の転位ループの歪みコントラストを均一に観察できるようにした。これにより、従来 TEM
法よりも定量性に優れた転位ループ数密度や寸法の測定が行えるようになった。このように、欧州炉監
視試験片を用いて、WB-STEM 法が RPV 鋼中の転位ループの分析において有効な手法であることを実
証した。 
 この WB-STEM 法を用いて、欧州炉監視試験片中の転位ループの照射量依存性を調べ、数密度が高照
射量まで増加していることを明らかにした(図 1)。I3, I4 材中では転位ループの数密度は 1022 m-3以上で
あった。一方、APT による SC 観察の結果、I3, I4 材中に高密度の Ni-Mn-Si クラスター(>1023 m-3)が形成
されていることがわかった(図 2)。転位ループの数密度及び寸法から Orowan モデルに基づいて転位ル
ープによる硬化量(ΔHvLoop)を見積もった結果、I3, I4 材中において硬化量の実測値(ΔHvMeasured)の半分程
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度も占めていることがわかった(図 3)。APT で定量された Ni-Mn-Si クラスターの数密度及び寸法から、
Russell-Brown モデルに基づいて見積もった SC による硬化量(ΔHvSC)は ΔHvLoopと同程度であった。この
ことから、高照射量領域において、転位ループの硬化への寄与は無視できない程大きいことがわかった。
低照射量の I1 材では、転位ループや SC が WB-STEM, APT で観察されなかったにも関わらず、硬化が
生じていた。一方、陽電子寿命は I1 材から大きく増加しており、WB-STEM でも観察していない程微小
な照射欠陥が低照射量から形成されていることが明らかになった。陽電子寿命の測定結果から、この微
小な照射欠陥の数密度を Two-state trapping model に基づいて見積もった結果、I1 材中で 1023 m-3以上で
あることが示唆された。従って、低照射量で高密度に形成された微小な照射欠陥が照射初期の硬化の原
因であると考えられる。この低照射量で形成された照射欠陥が照射によって成長し、歪み場が大きくな
った一部のものが、I3, I4 材中で WB-STEM によって観察された転位ループであると考えられる。以上
のように、MD(転位ループ)は低照射量から高照射量まで脆化に大きく寄与しており、SC と比べても MD
の脆化への影響は無視できない程大きいことが示された。 
また、非硬化型脆化の影響を調べるため、APT を用いて U, I3, I4 材中の粒界観察を行い、不純物 P の
偏析量の評価を行った。今回観察したいずれの粒界でも粒界脆化を招くほどの顕著な P の偏析は見られ
なかった。また、未照射材及び、照射量の異なる試料の粒界を比較しても P の偏析量に大きな違いはな
く、照射による P 偏析の促進も見られなかった。 
 
 
図 1. 各監視試験片の WB-STEM 像の pixel 強度カラーマップ。 
pixel 強度 100 以上の粒状コントラストを転位ループとした。 
 
 
図 2. 各監視試験片の Ni, Mn, Si アトムマップ。 
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 図 3. ビッカース微小硬度測定で得られた各監視試験片の硬化量(ΔHvMeasured)と 
転位ループ、SC による硬化量の見積もり値(ΔHvLoop, ΔHvSC)。 
 
転位線や粒界等の格子欠陥の歪み場の三次元空間分布を測定するため、WB-STEM を用いた電子線ト
モグラフィー法を開発した。この WB-STEM トモグラフィーと APT を同一針状試料に用いる「微小欠
陥-溶質元素分布トモグラフィー」によって、欧州炉監視試験片 I4 材中の格子欠陥と SC との位置相関
を調べた。その結果、転位や小傾角粒界上に SC が優先的に形成されていることを明らかにした。しか
も、転位線上の SC 近傍では転位の歪み場が緩和されていることが示された。このことは、SC の形成と
歪み場の空間分布に強い相関があることを示唆している。また、通常の連続トモグラフィーに加え、離
散トモグラフィーも用い、非常に小さな歪み場しか持たない転位ループの三次元重心座標を求め、SC と
の位置相関を調べた。これにより、転位ループ-SC 複合体の存在を実験的に直接示すことに成功した。
全ての転位ループ重心座標の候補の内、約 4 割が SC の近傍に形成されていることがわかった。 
550 - 700 ℃の温度範囲において、A533B 鋼中の Cu の拡散係数は純 Fe 中のそれよりもやや高かった。
A533B 鋼中の Cu 拡散における活性化エネルギーは純 Fe 中よりもわずかに大きかった。この活性化エ
ネルギーの違いは A533B 鋼に含まれる溶質･不純物原子の影響であると考えられる。また、この温度範
囲では、A533B 鋼中の Cu の固溶限は純 Fe 中とほぼ同じであった。さらに、APT による粒界の直接観
察により、純 Fe 中の粒界が Cu の拡散を大きく促進させていることが明らかになった。粒界上の Cu の
拡散係数の下限値は粒内の拡散係数よりも 4 桁も大きいことがわかった。また、A533B 鋼中の粒界上で
も Cu の高速拡散が生じている可能性が示唆された。 
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